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(57) Abstract: The invention relates to a 
substrate for an organic field effect transistor, 
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(57) Zusammenfassung: Die Erfindung 
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Beschreibung 

Substrat fur einen organischen Feld-Effekt Transistor^ Ver- 
wendung des Substrates, Verfahren zur Erhohung der Ladungs- 
5 tragermobilitat und Organischer Feld-Effekt Transistor (OFET) 

Die Erf indung betrif ft ein Substrat fiir einen organischen 
Feld-Effekt -Transistor, eine Verwendung des Siibst rates, ein 
Verfahren zur Erhohung der LadungstrSgermobilitat und einen 
10 organischen Feld-Effekt Transistor auf dem ein organisches 
Funktionsmaterial in geordneter Form abgeschieden werden 
kann. 

Beim Aufbau von elektrischen Schaltungen, die auf organischen 
15 Materialien basieren, wie z. B. bei organischen Dioden, Kon- 
densatoren und insbesondere organischen Feldef f ekt-Tran- 
sistoren (OFETs) , werden dunne Schichten eines organischen 
Funktionsmaterials auf geeigneten Substraten aus Silizium, 
Glas Oder Kunststoff durch verschiedenartige Verfahren, wie 
20 Spin-Coating, Rakeln, Aufsprayen, Plotten, Drucken, Aufdamp- 
fen, Sputtern etc. aufgebracht. Urn ftir die elektrische Per- 
formance gUnstige Materialeigenschaf ten wie zum Beispiel hohe 
elektrische Leitfahigkeit oder auch eine hohe LadungstrSger- 
mobilitat zu erhalten, ist es giinstig, in dem organischen 
25 Funktionsmaterial eine.gewisse molekulare Ordnung zu erzeu- 
gen. 

In der Literatur werden neben einfachen Substraten aus Sili- 
z±um [Z. Bao et al., Appl. Phys . Lett. 69 (26) (1996) 4108]; 

30 Polycarbonat [G.R. Gelinck et al., Appl. Phys. Lett. 77 (10) 
(2000) 1487] Oder Polyimid [C.J. Drury et al., Appl. Phys. 
Lett. 73 (1) (1998) 108]; auch mechanisch vorbehandelte, d.h. 
geburstete Polyimid-Substrate beschrieben, die eine geordnete 
Abscheidung von konjugierten Polymeren als Halbleiter er- 

35 leichtern und somit zu hoheren Feldeffekten in OFETs im Ver- 
gleich zu unbehandeltem Polyimid ftihren [H. Sirringhaus et 
al.. Science 290 (2000) 2123]. Die mechanische Vorbehandlung 
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ist aufwendig, d,h. stellt einen zusatzlichen Prozessschritt 
dar und kann dazu fuhren, dass die Oberflache des Substrats 
angegriffen wird. 

Aus der US 2002041427 ist ein Verfahren zur Herstellung eines 
kristallinen, optisch nicht-linearen (NLO) Films bekannt, bei 
der mit Hilfe einer nur zu diesem Zweck auf gebrachten Zwi- 
schenschicht (alignment layer) eine geordnete Aufbringung des 
NLO-Films erleichtert wird. 

Neben diesen Versuchen, eine geordnete Aufbringung eines 
Funktionsmaterials zu erleichtern und/oder bis zu einem be- 
stimmten Grad zu garantieren, gibt es bislang noch keine Me- 
thode, ein Funktionsmaterial geordnet auf das Substrat aufzu- 
bringen. Die geordnete Aufbringung eines organischen Funkti- 
onsmaterials ist jedoch entscheidend fur dessen Ladungstra- 
gerbeweglichkeit . Es besteht daher standig der Bedarf^ Metho- 
den zur Verfugung zu stellen, mit denen besser geordnete 
Schichten aus Funktionsmaterial erzeugt werden konnen. 

Aufgabe der Erfindung ist es daher, ein Substrat oder einen 
Untergrund zu schaffen, der eine geordnete Oberflache hat, 
die eine orientierte und geordnete Aufbringung/Abscheidung 
eines organischen Funktionsmaterials ermSglicht. 

Gegenstand der Erfindung ist ein Substrat und/oder eine unte- 
re Schicht eines elektronischen Bauteils, das (die) mit einer 
organischen Funktionsschicht beschichtet werden soil, wobei 
das Substrat oder die untere Schicht eine orientierte, ge- 
streckte (geordnete) Kunststof f f olie derart umfasst, dass die 
Ordnung der Kunststof ff olie ein Aufbringen des Funktionsmate- 
rials in geordneter Form ermoglicht. 

Als Substrat, Untergrund oder untere Schicht wird hier jede 
Schicht bezeichnet, die als Trager einer Schicht mit organi- 
schem Funktionsmaterial dienen kann. Es kann sich durchaus 
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auch urn eine Folie zur Verkapselung handeln^ beispielsweise 
wenn ein OFET in einem Bottom- up Layout aufgebaut wird. 

Der Begriff "organisches Material'' oder " Funktionsmaterial" 
Oder ^MFunkt ions-) Polymer'' umfasst hier alle Arten von orga- 
nischen, metallorganischen und/oder organisch-anorganischen 
Kunststof fen (Hybride) , insbesondere die, die im Englischen 
z.B. mit "plastics" bezeichnet werden. Es handelt sich um al- 
le Arten von Stoffen mit Ausnahme der Halbleiter, die die 
klassischen Dioden bilden (Germaniiom, Silizium) , und der ty- 
pischen metallischen Leiter. Eine BeschrSnkung im dogmati- 
schen Sinn auf organisches Material als Kohlenstoff enthal- 
tendes Material ist demnach nicht vorgesehen, vielmehr ist 
auch an den breiten Einsatz von z.B, Siliconen gedacht. Wei- 
terhin soil der Term keiner Beschrankung im Hinblick auf die 
Molekiilgrofie, insbesondere auf polymers und/oder oligomere 
Materialien unterliegen, sondern es ist durchaus auch der 
Einsatz von "small molecules" moglich. Der Wortbestandteil 
"polymer" im Funktionspolymer ist historisch bedingt und ent 
halt insofern keine Aussage tiber das Vorliegen einer tatsach 
lich polymeren Verbindung, 

Bevorzugt wird eine axial gestreckte orientierte und/oder zu 
mindest teilkristalline Kunststof f folie, insbesondere eine 
monoaxial und bevorzugt eine biaxial gestreckte Kunststof ffo 
lie eingesetzt, Beispielsweise eignet sich eine Folie aus 
isotaktischem Polypropylen, Polyamid, Polyethylen, Polyethy- 
lenterephtalat, Polyphthalamid, Polyethylen, Polyetherketon- 
keton (PEKK) , Polyetheretherketon (PEEK), syndiotaktisches 
Polystyrol, Polyvinylidendif luorid, Polytetraf luorethylen 
etc. 

Durch die bereits bei der Herstellung und der nachf olgenden 
Prozessierung der Polymerf olien erfolgende Streckung werden 
im Substrat und damit auch auf seiner Oberflache teilweise 
hochgeordnete Kristallite in Form von parallel liegenden Mo- 
lektilketten bzw. Kettenteilen erzeugt, die es erm5glichen. 
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konjugierte Polymere und auch organische Mater ialien mit nie- 
derem Molekulargewicht: (Monomere, Oligomers und/oder „small 
molecules^^ ) in sowohl leitender und nichtleitender Form als 
auch in halbleitender und nichthalbleitender Form geordnet 
5 abzuscheiden. Das Aufbringen der besagten organischen Funkti- 
onsschicht kann dabei aus Losung (Spin-Coating, Drucken, 
Plotten, Rakeln etc.) aber auch aus der Gasphase (Aufdampfen, 
Sputtern etc) erfolgen. Durch die Orient ierung des Substra- 
tes dient dieses als sogenanntes ^alignment template"*^ und 
10 fiihrt zur Bildung von hochgeordneten Bereichen im abgeschie- 
denen Funktionsmaterial, was zu hoheren Leitf Shigkeiten 
und/oder h5heren Ladungstragermobilitaten ftlhrt. 

Im folgenden wird die Erfindung noch anhand einer Figur er- 
15 lautert: 

Zu sehen ist das Substrat 1, vorzugsweise eine biaxial ge- 
streckte Kunststof f f olie, beispielsweise eine Folie aus Poly- 
ethylenterephtalat (PET) darauf Source und Drain Elektroden 2 

20 (beispielsweise aus leitfahigem Polyanilin (PANI) ) . Die Halb- 
leiterschicht 3 wird so auf das Substrat aufgebracht^ dass 
sie in direktem Kontakt mit der biaxial gestreckten Kunst- 
stoff folie 1 abgeschieden wird. Somit entsteht eine Ordnung 
innerhalb der Halbleiterschicht, durch die eine besser Beweg- 

25 lichkeit der Ladungstrager erzielt wird. Dazu wird beispiels- 
weise eine Losung von Poly (3-hexylthiophen) in Chloroform 
durch Spin-coating auf das Substrat 1 auf geschleudert, so 
dass eine 100 nm danne und homogene Polymerschicht entsteht. 
Nach einem Trocknungsschritt wird eine elektrisch isolierende 

30 Polystyrolschicht 4 als Gatedielektrikum auf geschleudert . 

Zur Herstellung der Gate-Elektrode 5 wird in einer dem Fach- 
mann gelaufigen Methode (Sputtern etc) verfahren. 



35 



Ein derartig auf einem durch Verstreckung vororientiertem 
Substrat auf gebrachter organischer Feldef fekt-Transistor 
(OFET) zeigt Ladungstragermobilitaten von ii>10*^ cm^/Vs. Die- 
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ser Wert liegt mehrere GroBenordnungen tiber den Mobilitaten, 
die in OFETs mit identischem AufbaU/ jedoch mit einem nicht^ 
orientiertem Substrat (z.B. Silizium. oder Siliziumoxid) mog- 
lich sind. 

Durch die Erfindung wird es erstmals m5glich, mit der Wahl 
eines geeigneten Substrats die LadungstrSgenaobilitat in or- 
ganischen Halbleitern urn GrOfienordnungen zu steigern. 
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Patentanspriiche 

1. Substrat und/oder eine untere Schicht eines elektronischen 
Bauteils, das (die) mit einer organischen Funktionsschicht 
beschichtet werden soil, wobei das Substrat Oder die untere 
Schicht eine orientierte, gestreckte (geordnete) Kunststoff- 
folie de'rart umfasst, dass die Ordnung der Kunststof f f olie 
ein Aufbringen des Funktionsmaterials in geordneter Form er- 
mOglicht . 

2. Substrat nach Anspruch 1, wobei die Kunststof ff olie zxoniin- 
dest teilkristallin und/oder axial gestreckt ist. 

3. Substrat nach einem der Anspriiche 1 oder 2, wobei die 
Kunststof ff olie mono- oder biaxial gestreckt ist. 

4. Substrat nach einem der vorstehenden Anspriiche, wobei die 
Kunststof ff olie aus isotaktischem Polypropylen, Polyamid, 
Polyethylen, Polyethylenterephtalat . . . ist. 

5. Verfahren zur Erhohung der Ladungstragermobilitat einer 
leitenden oder halbleitenden Schicht aus organischem Materi- 
al, bei dem die leitende oder halbleitende Schicht auf einem 
Untergrund mit einer orientierten, gestreckten (geordneten) 
Kunststof ff olie aufgebaut wird- 

6. Verwendung eines Substrat s und/oder einer unteren Schicht 
nach einem der Ansprtiche 1 bis 4 zur Herstellung eines OFETs. 



7. Organischer Feld-Ef f ekt-Transistor (OFET) mit einer halb- 
leitenden Schicht aus organischem Material, die eine Ladungs- 
tragermobilitat von vi>10**'^cm^/Vs hat. 



wo 03/107450 PCT/DE03/01899 



1/1 




INTERNATIONAL SEARCH REPORT 



^..^'ASSiHCATION OF SUBJECT MATTER' 

H01L51740 



^..^■ASSinCATION OF SUBJE 

IPC 7 H01L51/20 



Intemi 



Application No 



PCT/I 



i/01899 



According to International Patent Classification (IPC) or to both national classification and IPC 



B. FIELDS SEARCHED 



Minimum documentation searched (dasstficatlon system followed by dassificatlon symbols) 

IPC 7 HOIL 



Oocumentation searched other than minimum «locumsntalion to the «dent that such documents are included In the fleids searched 



Electronic data t>ase consulted during the international search (name of data base and, where practical, search terms used) 

EPO-Internal , INSPEC 



C^DOCUMENTS CONSIDERED TO BE RELEVANT 



Calegory* 



Citation or document, with hdlcallon, where appropriate, ot the relevant passages 



Ralevaitt to daim Na 



US 2002/022284 Al (BRAUN DAVID 
21 February 2002 (2002-02-21) 
example 6 



ET AL) 



WO 95 31831 A (PHILIPS ELECTRONICS NV 
; PHILIPS NORDEN AB (SE)) 
23 November 1995 (1995-11-23) 
page 6, line 22 

US 5 546 889 A (HOTTA SHU ET AL) 
20 August 1996 (1996-08-20) 
column 2, line 7-10 

-/-- 



1-6 



1-5 



1-6 



Further documents are listed in the continuation of box C. 



Patent family members are listed In annex. 



« Special categories of cited documents : 

•A" document defining the general state of the art which Is not 
considered to be of particular relevance 

'E' earlier document but published on or after the international 
filing date 

"L" document which may throw doubts on priority dalmfs) or 
which Is c&ed to establish the publication dale of another 
citation or other special reason (as specified) 

"C document referring to an oral disdosure, use, exhlbftion or 
other means 

•P' docunrjent published prtor to the intemallonal filing dale but 
later than the priority dale claimed 



T later document published after the Intemallonal filing dale 
or priority date and not In conflict with the applicatJon but 
dted to understand the principle or theoiy underlying the 
Invention 

'X* document of particular relevance; the claimed Invention 
cannot be considered novel or cannot be oonsMered to 
Involve an Inventive step when the document is taken alone 

"V document of particular relevance; the claimed Invention 

cannot be considered to involve an Inventive step when the 
document Is combined with one or more other such docu- 
ments, such connblnation bebtg obvious to a person sMQed 
Intheart. 

'&* document member of the same patent f annily 



Date of the actual completion of the intemallonal search 

30 September 2003 


Date of malOng of the international search report 

16/10/2003 


Name and mailing address of the ISA 

European Patent Office, P.B. 5818 Palemiaan 2 
fsJL-2280HVRqsw5k 
TeL (+31-70) 340-2040, Tx. 31 651 epo nl. 
Fax: (431-70) 340-3016 


Authorized ofRoer 

Pusch, C 



Daae 1 of 2 



INTERNATIONAL SEARCH REPORT 



C.(ConUnuatlon) DOCUMENTS CONSIDEREI 



Intemat^H Application No 



PCT/ 



E RELEVANT 



/01899 



Categoiy ' Citation of document, with Indlcatlon.where appropriate, of the relevant passages 



Relevant to claim No. 



CHEN X L ET AL: "Morphological and 
transistor studies of organic molecular 
semiconductors with anisotropic electrical 
characteristics" 

CHEMISTRY OF MATERIALS, APRIL 2001, 

AMERICAN CHEM. SOC, USA, 

vol. 13, no. 4, pages 1341-1348, 

XP002256064 

ISSN; 0897-4756 

page 1341, column 1, line 1-7 

SANDBERG H ET AL: "ULTRA-THIN ORGANIC 
FILMS FOR FIELD EFFECT TRANSISTORS" 
PROCEEDINGS OF THE SPIE, SPIE, BELLINGHAM, 
VA, US. 

vol. 4466, 29 July 2001 (2001-07-29), 
pages 35-43, XP008010996 
ISSN: 0277-786X 
abstract 

0ELKRU6 D ET AL: "Electronic spectra of 

self -organized oligothiophene films with 

standing and lying molecular units" 

THIN SOLID FILMS, ELSEVIER-SEQUOIA S.A. 

LAUSANNE, CH, 

vol. 284-28, no. DOUBLE, 

15 September 1996 (1996-09-15), pages 

267-270, XP004031319 

ISSN: 0040-6090 

abstract 



2,3 



Fonn PCT/18A/210 (conUnu^on of second sheet) (July 1992) 



Daqe 2 of 2 



INTERNATIONAL SEARCH REPORT 

Information on patent family members 


Internal^^l Application No 

PCT/|j^3/01899 


Patent document 
dted In search report 


^Hpublication 

date 


Patent family Publication 
member(s) date 



US 2002022284 Al 



21-02-2002 



US 


5869350 


A 


09-D2-199Q 


US 


5408109 


A 


18-04-1QQ5 


us 


2002197755 


Al 


£>V x^ ^wUc. 


AT 


166748 


T 
1 


xO X^-70 


AU 


1445292 


A 




CA 


2105069 


Al 


28-08-1992 


DE 


69225697 


Dl 


02-07-1998 


DE 


69225697 


12 


26-11-1998 


EP 


0573549 


Al 


15-12-1993 


OP 


3299262 


B2 


08-07-2002 


JP 


6508477 


T 


22-09-1994 


JP 


2002319489 


A 


31-10-2002 


WO 


9216023 


Al 


17-09-1992 



WO 9531831 A 23-11-1995 DE 69506215 Dl 07-01-1999 

DE 69506215 12 10-06-1999 

EP 0714557 Al 05-06-1996 

WO 9531831 Al 23-11-1995 

JP 9500929 T 28-01-1997 

US 5670212 A 23-09-1997 



US 5546889 A 20-08-1996 US 5556706 A 17-09-1996 

US 5912473 A 15-06-1999 

JP 7206599 A 08-08-1995 



Rxm PCT/ISA/210 (paiepA famiV annex) (July 1S92) 



INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT 



A. KLASSIFIZIERUNQ DES ANI 

IPK 7 HOILBI/ZO 



^-.fill-ASSIFIZIERUNQ DE§ ANMELOUN^gIHEtANDES 

H01L5I740 



"in^via^lj^les Aktenselehen 

PCT/J|^01899 



Nach der Intemallonalen Palentklasslfikallon (IPK) Oder nach der natlonalen Klassmkation und der IPK 



B. RECHERCHIERTE QEBIETE 



Recheichierter MindestprOlsloff (Klassifikatlonssystem und Klassinicatlonssyinbole ) 

IPK 7 HOIL 



Recheichleite aber nicht zum MindestprOfstoff sehSrende Vereffentllchungen, soweR disss unter dis iBchsrehlsrten Gd>lotB fallsn 



wanrend der Inlemailonalen Recherche konsultleits elektronlsche Datenbank (Name derOatenbank und evtt veiwsndete Suchbs^nfe) 

EPO-Internal , INSPEC 



C. ALSWESEWmCHAWQESEHEWE UNTERLAGEN 



Kalegoife° Bezdchnung derVerefrenUlchui^, sowsB eifordamch unter Angabs der h BetrecM kommendBnTeBe 



Betr. Anspruch Nr. 



US 2002/022284 Al (BRAUN DAVID ET AL) 
21. Februar 2002 (2002-02-21) 
Belsplel 6 

WO 95 31831 A (PHILIPS ELECTRONICS NV 
;PHILIPS NORDEN AB (SE)) 
23. November 1995 (1995-11-23) 
Se1te 6, Ze11e 22 

US 5 546 889 A (HOTTA SHU ET AL) 
20. August 1996 (1996-08-20) 
Spalte 2, Zeile 7-10 

-/-- 



1-6 



1-5 



1-6 



[3 



Wettere VerQffentllchungen slnd der Fortsetzung von Feld C zu 
entnehmen 



ID 



Siehe Anhang Patentfamilie 



• Besondere Kategorien von angegebenen Veroffentlichungen : 
•A' Veraffemnchang, die den allgemetnen Stand derTechnlkdaflntert, 
aber nicht als oesonders tmdeutsam anzusehen 1st 

'E' aiteres Dokument, das Jedoch eist am Oder nach dem intemationalen 
Anmefdedatum veroffentlicht worden ist 

•L* Veroffentnchung, die geelgnet Ist, einen Prioril&tsanspruch zwelfelhaft er- 
schelnen zu lassen, oder duich die das VerOffentllchungsdatum elner 
anderen tm Recherchenberfcfit genannten VerdfTentiichung belegt warden 
soil Oder die aus einein anderen besonderen Grund angegeben Ist (wie 
ausgefOhrt) 

'O* Veroffentlfchung, die ^ch auf eine mOndllche Offenbarung, 
-r.. . P'ne Benutzung, elne Ausslellung oder andere l^aBnatimen bezleiit 
P' Ver6ffentJlchung, die vor dem Intemationalen Anmeldedatum, aber nach 



■T" Spatere VerSffentllchung. die nach dem Intemallonalen Anmeldedatum 
Oder dem Prtortiatsdatum verdffentllcht worden Ist und mft der 
Anmeidung nicht Icoindiert. sondem nur zum Verst^ndnls des der 
Erfindung zugrundellegenden Prinzlps oder der Ihr zugrundellegenden 
Theorle angegeben ist 

'X" Ver6ffentlichuna von besonderer Bedeutung; die beanspruchte Erfindung 
Icann alleln au^rund dleser VerdffentUchung nicht ais neu oder auf 
erflnderischerTdtigksIt bemhend betrachtet werden 

■Y* VeroffentDchung von besonderer Bedeutung; die beanspruchte Erfindung 
icann nicht ais auf erfinderischer TStlgi^it beruhend betrachtet 
werden, wenn die Verdffentiichung mit elner oder mehreren anderen 
Vei6ffentnchungen dleser Kategons In Verbindung gebracht wtrd und 
dtese Verbindung fQr einen Fadhmann naheltegendlst 

'&* Ver5ffentD(^ung, die l\/lltglled derselben Patentfamilie ist 



Datum des Abschiusses der Intemationalen Recherche 

30. September 2003 


Absendedatum des intemationalen Recherchenbertchts 

16/10/2003 


Name und Poslanschrffl der intemationalen Rechercdienbehdrde 
Eumpaisches Palentamt. P.B. 5818 Patentlaan 2 
NL-2280HVRgswlIlc 
TeL (+31-70) 340-2040, Tx. 31 651 epo nl. 
Fax: (+31-70) 340-3016 


BevoUmSchflgter Bediensteter 

Pusch, C 



Se1te 1 von 2 



INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT 



C.(Forteetzung) ALS WESENTLICH ANGESI 




lnternaj[[pbes Aktenzetchen 
I I I 1^ III! I I 



UNTERLAGEN 



Kategorie'' Bezeichnung der VerOffentlichung, soweit erforderllch unter Angabe der In Betracht kommenden Telle 



Betr. Anspruch Nr. 



CHEN X L ET AL: "Morphological and 
transistor studies of organic molecular 
semiconductors with anisotropic electrical 
characteristics" 

CHEMISTRY OF MATERIALS, APRIL 2001, 

AMERICAN CHEM. SOC, USA, 

Bd. 13, Nr. 4, Selten 1341-1348, 

XP002256064 

ISSN: 0897-4756 

Seite 1341, Spalte 1, Zelle 1-7 

SANDBERG H ET AL: "ULTRA-THIN ORGANIC 
FILMS FOR FIELD EFFECT TRANSISTORS- 
PROCEEDINGS OF THE SPIE, SPIE, BELLINGHAM, 
VA US 

Bd! 4466, 29. Juli 2001 (2001-07-29), 
Seiten 35-43, XP008010996 
ISSN: 0277-786X 
Zusammenfassung 

0ELKRU6 D ET AL: "Electronic spectra of 

self-organized ollgothiophene films with 

standing and lying molecular units" 

THIN SOLID FILMS, ELSEVIER-SEQUOIA S.A. 

LAUSANNE, CH, 

Bd. 284-28, Nr. DOUBLE, 

15. September 1996 (1996-09-15), Seiten 

267-270, XP004031319 

ISSN: 0040-6090 

Zusammenfassung 



2,3 



Fbnnbfatt PCT/iaA/210 (F=oiteetzung von Blatt 2) (JuB 1692) 



Seite 2 von 2 



INTERNATIONALERRECHERCHENBERICHT 

Angaben zu VerOffentlichungen, aie zur selben PatentfamKle gehQren 



Im Recherchenberlcht 
angefOhrtes Patentdokument 



9atum der 
VerOffentllchung 



Intemi 

PCT/I 



Mltglied(er) der 
Patentfamille 



Aktenzetchen 

!/01899 



Datum der 
Verdffentllchung 



US 2002022284 Al 



21-02-2002 



WO 9531831 



23-11-1995 



US 


5869350 


A 


00-02-1 QQQ 


US 




A 




us 


2Q021977B5 


Al 


26-1 2-200? 


AT 


AW/ *tO 


T 
i 


1 n6-1QQA 


AU 


1445292 


A 


nfi~1 n-1QQ2 


CA 


2105069 


Al 


28-08-1992 


DE 


69225697 


Dl 


02-07-1998 


DE 


69225697 


TP 


1-1QQfi 




057354Q 


Al 
r\x 


X9 X^ X770 


JP 


3299262 


B2 


Oft— 07— pnn^ 


JP 


6508477 


T 


£^ U27 X7^H 


JP 


2002319489 


A 


^1-1 0-POOP 

ox XU CUU£ 


uo 


9216023 


Al 


17-09-1992 

X/ w7 X«77^ 


DE 


69506215 


Dl 


07-01-1999 


DE 


69506215 


T2 


10-06-1999 


EP 


0714557 Al 


05-06-1996 


WO 


9531831 Al 


23-11-1995 


JP 


9500929 T 


28-01-1997 


US 


5670212 A 


23-09-1997 



US 5546889 A 20-08-1996 US 5556706 A 17-09-1996 

US 5912473 A 15-06-1999 

JP 7206599 A 08-08-1995 



Fonnblaa PCTyiSAttlO (Anhoig PBten«amD8}(Jua t892) 



